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(57) Abstract 

The invention relates to a reactor module (1) comprising a 
contact tube bundle (2). A system for circulating a heat-exchange 
medium in the space surrounding the contact tubes comprises inlet 
and outlet lines (3, 4) at both ends of the reactor module (1), which 
module has a rectangular cross-section. Any number of reactor 
modules (1) can be connected in series and thus be combined to 
form reactors having a desired capacity. 

(57) Zusammenfassung 

Es wird ein Reaktormodul (1) mit einem Kontaktrohrbtlndel 
(2) vorgeschlagen, durch dessen die Kontaktrohre umgebenden 
Raum ein Warmetauschmittelkreislauf geleitet wird mit Zu- bzw. 
Abfiihrleitungen (3, 4) an beiden Enden des Reaktormodul s, wobei 
das Reaktormodul (1) einen rechteckigen Querschnitt aufweist. 
Reaktormodule (1) konnen in beliebiger Anzahl aneinander gereiht 
und somit zu Reaktoren gewonschter Kapazitat zusammengefQgt 
werden. 
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5 Reaktormodul mit einem Kontaktrohrbiindel 



Die Erfindung betrifft ein Reaktormodul mit einem Kontaktrohrbiindel, einen 
10 Reaktor, aufgebaut aus zwei oder mehreren aneinandergereihten Reaktormodulen 
sowie eine Verwendung eines Reaktormoduls oder eines Reaktors zur 
Durchfiihrung von Oxidationsreaktionen. 

Die ubiiche Bauart gattungsgemaBer Reaktoren besteht aus einem, in der Regel 
15 zylinderformigen Behalter, in dem ein Biindel, d.h. eine Vielzahl von 

Kontaktrohren in iiblicherweise vertikaler Anordmmg untergebracht ist. Diese 
' Kontaktrohre, die gegebenenfalls getragerte Katalysatoren enthalten konnen, sind 

mit ihren Enden in Rohrboden abdichtend befestigt und munden in jeweils eine 

am oberea bzw. am unteren Ende mit dem Behalter verbundene Haube. Uber 
0 diese Hauben wird das die Kontaktrohre durchstromende Reaktionsgemisch zu- 

bzw. abgefuhrt. Durch den die Kontaktrohre umgebenden Raum v/ird ein 

Warmetauschmittelkreislauf geleitet, um die Warmebilanz, insbesondere bei 

Reaktionen mit starker Warmetonung, auszugleichen. 

5 Aus wirtschaiftlichen Griinden werden Reaktoren mit einer moglichst groBen Zahl 
von Kontaktrohren eingesetzt, wobei die Zahl der untergebrachten Kontaktrohre 
haufig im Bereich von 10000 bis 40000 liegt (vgl. DE-A-44 31 949). 

Damit ist eine technische Obergrenze des Reaktordurchmessers und somit der 
0 Rohranzahl hinsichtiich Fertigung, Transport, Montage und Reaktionstechnik, 
insbesondere Gleichverteilung des Kiihlmittels, erreicht. Da das in der Regel 
gasformige Reaktionsgemisch iiblicherweise unter Druck steht, haben sich fur die 
den Gasraum begrenzenden Hauben am unteren und insbesondere oberen Ende. 
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des Behalters halbrunde Formen durchgesetzt. Fur diese Haubenformen ist ein 
zylindrischer Aufbau des Reaktors Voraussetzung. 

Die zylindrische Reaktorgeometrie bringt den Nachteil mit sich, daB insbesondere 
bei dem technologisch besonders vorteilhaften Querstrom des Waimetauschmit- 
tels zu den Kontaktrohren von einem Bereich auBerhalb der Kontaktrohre zum 
kontaktrohrfreien Innenraum des Reaktors es die radial nach innen stark abneh- 
mende Querschnittsflache nicht erlaubt, den vollen Kuhlmittelstrom bis ins Innere 
des Kontaktrohrbiindels zu fuhren. Vielmehr muiJ iiber Bohrungen in den 
Umlenkplatten KUhlmittel axial abgefiihrt werden, urn den Druckverlust und 
somit die Pumpenleistung in akzeptablen Grenzen zu halten. 

Demgegeniiber ist es Aufgabe der Erfmdung, einen konstanten Warmetauschmit- 
telstrom uber den Reaktorquerschnitt zu ermoglichen. 

In einer Ausgestaltung ist es Aufgabe der Erfmdung, einen Reaktor zur Verfiigung 
zu stellen, dessen Kapazitat an die Anforderungen des Einzelfalls angepafit 
werden kaiui. 

Die Losung geht aus von einem Reaktormodul mit einem Kontaktrohrbiindel, durch 
dessen die Kontaktrohre umgebenden Raum ein Wannetauschmittelkreislauf geleitet 
wird mit Zu- bzw. Abfiihrleitungen an beiden Enden des Reaktormoduls mit 
Manteloffiiungen fur die Zu- bzw. Abfuhrung eines Warmetauschmittels im 
Querstrom zu den Kontaktrohren mittels einer oder mehrerer Pumpen, 
gegebenenfalls unter Uberleitung des Warmetauschmittels oder eines Teilstroms des 
Warmetauschmittels iiber einen oder mehrere auBenliegende Warmetauscher, wobei 
das Warmetauschmittel der unteren Leitung zugeflihrt und iiber die obere Leitung 
zur (zu den) Pumpe(n) zuruckgefuhrt wird. Die Losung ist dann dadurch 
gekennzeichnet, daC das Reaktormodul emen rechteckigen Querschnitt aufweist. 



Es wairde geftmden, dalJ einen unter Druck stehenden Gasraum begrenzende Hauben 
auch in halbzylindrischer Geometrie ausgebildet werden konnen, wie sie zur 
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beidseitigen Begrenzung eines Behalters mit rechteckigem Querschnitt notwendig 



In bevorzugter Weise sind im Reaktorraum an zwei gegenuberliegenden, zu den 
5 Kontaktrohren parallelen Reaktorseitenflachen kontaktrohrfreie RSume angeordnet, 
die sich bevorzugt iiber die gesamte Reaktorhohe erstrecken, sowie eine oder 
mehrere Umlenkplatten, die in den kontaktrohrfreien Raumen altemierend 
Durchschnittsquerschnitte freilassen. Durch diese Ausgestaltung kann der 
Warmetauschmittelstrom gleichmafiig, in gewiinschter Weise, um die Kontaktrohre 
10 gefuhrt werden. 

Die kontaktrohrfreien Raume sind bevorzugt an den beiden breiten Reaktorseitenfla- 
chen angeordnet. 

15 Beziiglich der relativen Abmessungen von Lange zur Breite des Reaktormoduls ist 
ein Verhaltnis von 1:1 bis 10:1 vorteilhaft, bevorzugt von 3:1 bis 6:1, besonders 
bevorzugt von 5:1. Fur die Reaktorhohe sind relative Werte von 1,5 m bis 7 m 



20 Bevorzugt ist eine ungerade Anzahl von Umlenkplatten vorgesehen; dadurch erfolgt 
die Zu- und Abfuhrung des Warmetauschmittels auf der selben Seite des 
Reaktormoduls. Besonders bevorzugt sind 1, 3 oder 5 Umlenkplatten vorgesehen. 

Vorteilhaft ist es, die Pumpe(n) sowie gegebenenfalls den(die) auBenliegende(n) 
25 Warmetauscher auf derselben, bevorzugt breiten, Seite des Reaktormoduls 
anzuordnen. Damit wird eine besonders raumsparende Anordnung erreicht. 
Durch den jeweiligen Reaktionsverlauf konnen unterschiedliche Warmeprofile 
gefordert sein; eine Anpassung an die Anforderungen des Einzelfalls ist dadurch 
moglich, daB der Warmetauschmittelstrom mittels einem oder mehreren Bypassen 
30 durch die Umlenkplatten in deren rohrfreien Bereichen, mit festen oder regelbaren 
Durchtrittsoffnungen, angepafit wird. 



ist. 



bevorzugt. 
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Eine besonders bevorzugte Ausfuhrungsvariante ist ein Reaktormodul mit Zwi- 
schenwanden in den Zu- und Abfuhrleitungen, die in der Zufuhrleitung jeweils eine 
untere auBere Vorkammer und eine untere innere Vorkammer sowie in der Abfiihr- 
leitung eine obere auBere Vorkammer und eine obere innere Vorkammer ausbilden. 
5 Das Warmetauschmittel wird der unteren aujieren Vorkammer, iiber einen Bereich 
zwischen Zuleitung und Abfuhrleitung der oberen inneren Vorkammer, iiber deren 
Mantelofifnung dem die Kontaktrohre umgebenden Reaktorraum, anschlieBend uber 
eine Manteloffhung der unteren inneren Vorkammer, iiber den Bereich zwischen Zu- 
und Abfuhrleitung der oberen auBeren Vorkammer und schlieBlich iiber die Abfiihr- 
1 0 leitung zur (zu den) Pumpe(n) zuriickgefuhrt. Dadurch wird, ohne Veranderung der 
iiblichen Pumpenanordnung, die besonders giinstige Gleichstromfuhrung von War- 
metauschmittel und Reaktionsgemisch ermoglicht. 

Eine Anpassung an das jeweils geforderte Temperaturprofil kann im Falle von 
15 Reaktoren mit Gleichstromfahrweise durch eine an der dem kontaktrohrfreien Raum 
zugeordneten breiten Reaktorseite anliegenden AuBenkammer mit OflFnungen zu 
dem das Kontaktrohrbiindel umgebenden Reaktorraum sowie mit festen oder 
regelbaren Durchtrittsoffnungen fur das Warmetauschmittel in der AuBenkammer 
en'eicht werden. 



Eine besonders vorteilhafte Ausfiihrungsform sieht eine Rohrteilung vor, wonach 
die Kontaktrohre des Kontaktrohrbiindels in gegeneinander versetzten Reihen 
angeordnet sind, wobei das Verhaltnis des Rohrabstands Sq quer zur Anstromrichtung 
durch das Warmetauschmittel zum Rohrabstand S\ langs zur Anstromrichtung durch 



Warmetauschmittel einen geringeren Widerstand entgegen; entsprechend ist der 
Druckverlust bei gleichzeitig hoherer Warmeiibergangszahl geringer. 



20 



25 das Warmetauschmittel vorzugsweise groBer oder gleich als 2 • a/3, besonders 
bevorzugt gleich 2 • , Eine derartige Rohranordnung setzt dem anstromenden 



30 



Gegenstand der Erfindung ist auch ein Reaktor, der aus zwei oder mehreren, in 
Richtung der Kontaktrohrlangsachsen, an den schmalen Seitenflachen, aneinander 
gereihten Reaktomiodulen aufgebaut ist. Derartige Reaktoren kennzeichnen sich 
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durch eine flexible Kapazitat die an die konkreten Anfordemngen angepaBt werden 
konnen. Durch Aneinanderreihen an den schmalen Seitenflachen der Reaktormodule 
konnen die den Gasraum abschlieBenden halbzylindrischen Hauben eine deren 
ebenen Seitenflachen, die entsprechend mit Durchtritts6fl5iungen versehen werden, 
5 verlangert werden. Eine Obergrenze fur die Kapazitat von Reaktoren ist damit 
aufgehoben. 

Der Warmetauschmittelkreislauf kann gleichermafien der Abfuhrung wie auch der 
Zufuhrung von Warme aus bzv^. zum die Kontaktrohre dxirchstromenden 
Reaktionsgemisch dienen; das erfmdungsgemaBe Reaktormodul oder der 
10 erfindiingsgemafie Reaktor konnen somit fur exotherme wie auch fur endotherme 
Reaktionen eingeset2:t werden. Sie sind besonders zur Durchflihrung von 
Oxidationsreaktoren, insbesondere zur Herstellung von Phthalsaureanhydrid, 
Malleinsaureanhydrid, Glyoxal, (Meth)acrolein oder (Meth)acrylsaure geeignet. 

15 Die Erfindung wird im folgenden anhand von Ausfuhrungsbeispielen und einer 
Zeichnung naher erlautert. Es zeigen im einzelnen: 



Figur 1 eine schematische Darstellung eines Reaktormoduls gemaB 
der Erfindung, 



20 



Figur 2 einen Langsschnitt durch ein Reaktormodul gemaB der Er- 
findung, 



25 



Figur 3 einen Langsschnitt durch eine bevorzugte Ausfuhrungsform 
eines erfindungsgemaBen Reaktormoduls, 



Figur 4 einen Langsschnitt durch eine weitere bevorzugte 
Ausfuhrungsform eines erfindungsgemaBen Reaktormoduls, 



30 



Figur 5 eine bevorzugte Anordnung der Kontaktrohre und 



Figur 6 



einen beispielhaft aus drei Reaktormodulen aufgebauten 
Reaktor. 
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Figur 1 zeigt ein Reaktormodul 1 mit rechteckigem Querschnitt mit einem vertikalen 
Kontaktrohrbiindel 2, mit Zufiihrleitung 3 und Abfuhrleitung 4 fiir das 
Warmetauschmittel sowie mit Manteloffiiungen 5, 6 zum Reaktomiodul L An den 
5 einander gegeniiber liegenden breiten Seitenflachen des Reaktormoduls sind 
kontaktrohrfreie Raume 7, 8 zum Verteilen bzw, Sammeln des Wamietauschmittels 
vorgesehen. Die Umlenkplatten 9 bewirken eine maanderformige Fuhning des 
Wamietauschmittels. Das Gas oder Gasgemisch G wird in den Gas-Eintrittsraum 21 
eingeleitet, durchstromt die Kontaktrohre 2 und wird anschliefiend uber den Gas- 
10 Austrittssammler 22 abgeleitet. Pumpen P und Warmetauscher W sind auf der selben 
breiten Seite des Reaktormoduls 1 angeordnet. 

In der in Figur 2 im Langsschnitt dargestellten besonderen Ausfuhrungsform sind 
zusatzlich in den Umlenkplatten 9, in deren kontaktrohrfreien Bereichen, Bypasse 
15 fiir den Warmetauschmittelstrom dargestellt, die regelbare Durchtrittsoflfnungen 10 
oder feste Durchtrittsoffiiungen 1 1 fur das Warmetauschmittel freigeben. 

Figur 3 zeigt einen Langsschnitt durch eine bevorzugte Ausfuhrungsvariante, mit 
Gleichstromfuhrung von Warmetauschmittel und Gasgemisch G. Dazu sind mittels 

20 Zwischenwanden 12 in der Zu- und Abfuhrleitung 3, 4 jeweils eine untere auiJere 
Vorkammer 13, eine untere innere Vorkammer 14 sowie eine obere auBere 
Vorkammer 15 und eine obere innere Vorkammer 16 ausgebildet. Das Warme- 
tauschmittel wird danach aus der Zuleitung 3 in die untere aufiere Vorkammer 13, 
uber einen Bereich zwischen Zu- und Ableitung 3, 4 der oberen inneren Vorkammer 

25 16, liber die Manteloffiiung 5 dem die Kontaktrohre umgebenden Raum zugefiihrt 
und anschlieliend liber die Manteloffnung 6, die untere innere Vorkammer 14, einen 
Bereich zwischen Zu- und Ableitung 3, 4 und die obere auflere Vorkammer 15 zur 
(zu den) Pumpe(n) abgefiihrt. Bevorzugt kann an den geteilten Vorkammem 13 bis 
16 gegeniiberliegenden breiten Reaktorauflenseite eine AuBenkammer 1 7 angeordnet 

30 sein, mit Offiiimgen 18,19 zum Reaktormodul, bzw. zum kontaktrohrfreien Raum 8. 
Uber die AuBenkammer 17 kann ein Teil des Warmetauschmittelstroms kurzge- 
schlossen werden, wobei der Warmetauschmittelstrom iiber feste oder regelbare 
Durchtrittsoffnungen 20 eingestellt werden kann. 
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In der in Figur 4 im Langsschnitt dargestellten besonderen Ausfiihnmgsvariante sind 
an der(den) Pumpe(n) gegentiber liegenden breiten Seite des Reaktormoduls 1 ein 
Oder mehrere Warmetauscher W angeordnet, tiber die Teilstrome des 
5 Warmetauschmittels aus dem kontaktrohrfreien Raxim 8 geleitet werden. 

Figur 5 zeigt einen Querschnitt durch ein Reaktormodul mit besonders gunstiger 
Rohranordnung. Danach sind die Rohre in gegeneinander versetzten Reihen 
angeordnet, wobei der Rohrabstand Sq quer zur Anstromrichtung durch das 
10 Warmertauschmittel zum Rohrabstand S| langs zur Anstromrichtung durch das 

Warmedurchmittel zueinander im Verhaltnis 2 • Vs stehen. Entsprechend ist dann 
der Rohrabstand Sd diagonal zur Anstromrichtung durch das Warmetauschmittel 
kleiner als der Rohrabstand Sq. 

15 Figur 6 zeigt beispielhaft einen durch Aneinanderreihen von drei Reaktormodxxlen 1 
aufgebauten Reaktor. hi platzsparender Weise sind alle Pumpen P und Warmetau- 
scher W auf der selben Seite der Reaktormodule angeordnet, 

Durch die Erfindung wird ein konstanter Wamietauschmittelstrom ilber den Reak- 
20 torquerschnitt gewahrleistet. Dadurch wird eine gleichmafiige Warmeiibergangszahl 
zum die Kontaktrohre durchstromenden Reaktionsgemisch und somit eine vorteil- 
hafle Reaktionsfuhrung erreicht. 

Durch die erfindungsgemaBe Baxrform wird der Druckverlust um bis zur Haifte ge- 
genuber konventionellen Bauformen reduziert. Dadurch wird die Wirtschaftlichkeit 
25 verbessert, da niedrigere Pumpenleistungen bzw. hohere Warmetauschmittelum- 
wSlzmengen moglich sind. 

Eine weitere Reduzierung des Druckverlustes wird durch die besonders gxinstige, 
versetzte Rohrteilung, mit engstem Querschnitt in der Diagonalen zur Anstromrich- 
30 tung durch das Warmetaxischmittel, erreicht. 



PCT/EP99/09971 
WO 00/35574 g 

Ein weiterer Vorteil der erfindungsgemaUen Vorrichtung ist deren modularer Aufbau, 
das heiBt, dafi Reaktoren mit beliebiger Kapazitat durch Aneinanderreihen einer 
entsprechenden Anzahl von Reaktormodulen zur Verfugung gestellt werden konnen. 



Patentanspriiche 



Reaktormodul (1) mit einem Kontaktrohrbundel (2), durch dessen die 
Kontaktrohre umgebenden Raum ein Warmetauschmittelkreislauf geleitet wird 
mit Zu- bzw. AbjRihrleitungen (3, 4) an beiden Enden des Reaktormoduls mit 
Mantelof&iungen (5,6) fiir die Zu- bzw. Abflihrung eines Warmetauschmittels 
im Querstrom zu den Kontaktrohren mittels einer oder mehrerer Pumpen (P), 
gegebenenfalls unter Uberleitung des Warmetauschmittels oder eines 
Teilstroms des Warmetauschmittels iiber einen oder mehrere auBenliegende 
Warmetauscher (W) wobei das Warmetauschmittel der unteren Leitung (3) 
zugefiihrt und iiber die obere Leitung (4) zur (zu den) Pumpe(n) (P) 
zuriickgefiihrt wird, dadurch gekennzeichnet, daB das Reaktormodul (1) einen 
rechteckigen Querschnitt aufweist. 

Reaktormodul (1) nach Anspruch 1, gekennzeichnet durch im Reaktorraum an 
zwei gegeniiberliegenden, zu den Kontaktrohren parallelen Reaktorseitenfla- 
chen angeordneten kontaktrohrfreien Raumen (7,8), die sich bevorzugt iiber die 
gesamte Reaktorhohe erstrecken, sowie durch eine oder mehrere 
Umlenkplatten (9), die in den Raumen (7,8) aUemierend Durchtrittsquerschnitte 
freilassen. 

Reaktormodul nach Anspmch 2, dadurch gekennzeichnet, daB die 
kontaktrohrfreien Raume (7, 8) an den beiden breiten Reaktorseitenflachen 
angeordnet sind. 

Reaktormodul (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 3, gekennzeichnet durch ein 
Verhaltnis von Lange zu Breite von 1:1 bis 10:1, bevorzugt von 3:1 bis 6:1, 
besonders bevorzugt von 5:1 . 



wo 00/35574 ^ PCT/EP99/09971 

10 

5. Reaktonnodul (1) nach einem der Anspriiche 2 bis 4, gekennzeichnet durch 
eine ungerade Anzahl von Umlenkplatten (9), bevorzugt 1, 3 oder 5 
Umlenkplatten (9). 

5 6. Reaktonnodul (1) nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, daB die Pumpe(n) 
sowie gegebenenfalls der (die) auBenliegende(n) Warmetauscher auf derselben, 
bevorzugt breiten, Seite des Reaktoraioduls (1) angeordnet sind. 

7. Reaktonnodul (1) nach einem der Anspriiche 2 bis 6, gekennzeichnet durch 
10 einen oder mehrere Bypasse mit festen (11) oder regelbaren (10) 

Durchtrittsoffnungen, durch die Umlenkplatten (9), in deren rohrfreien 
Bereichen. 

8. Reaktonnodul (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, 
15 daB in den Zu- und Abfiihrleitungen (3, 4) Zwischenwande (12) vorgesehen sind, 

die in der Zufiihrleitung (3) jeweils eine untere auBere Vorkammer (13) und eine 
untere innere Vorkammer (14) sowie in der Abfiihrleitung (4) eine obere auBere 
Vorkammer (15) und eine obere innere Vorkammer (16) ausbilden, und daB das 
Warmetauschmittel der unteren auBeren Vorkammer (13), uber einen Bereich 

20 zwischen Zuleitong (3) und Abfiihrleitung (4) der oberen inneren Vorkammer 
(16), uber deren MantelofEhung (6) dem die Kontaktrohre (2) umgebenden 
Reaktonaum, anschlieBend iiber die Manteloffnung (5) der unteren inneren 
Vorkammer (14), uber den Bereich zwischen Zu- und Abfuhrleitung (3, 4) der 
oberen auBeren Vorkammer (15) und schlieBlich uber die Abfiihrleitung (4) zur 

25 (zu den) Pumpe(n) zuriickgefiihrt wird. 



9. Reaktonnodul (1) nach Anspruch 8, gekennzeichnet durch eine an der dem 
kontaktrohrfreien Raum (8) zugeordneten breiten Reaktorseite anliegenden 
AuBenkammer (17) mit Offnungen (18, 19) zu dem das Kontaktrohrbiindel (2) 
umgebenden Reaktonaum sowie mit festen oder regelbaren 
Durchtrittsoffnungen (20) fiir das Wannetauschmittel in der AuBenkammer 
(17). 
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10. Reaktormodul (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, 
daI3 die Kontaktrohre des Kontaktrohrbundels (2) in gegeneinander versetzten 
Reihen angeordnet sind, wobei das Verhaltnis des Rohrabstands Sq quer zur 
Anstromrichtung durch das Wannetauschmittel zum Rohrabstand s, langs zur 
Anstromrichtung durch das Waimetauschmittel vomigsweise groBer oder 
gleich als 2 • V3 , besonders bevorzugt gleich 2 • Vs ist. 

11. Reaktor, aufgebaut aus zwei oder mehreren, m Richtung der 
Kontaktrohrlangsachsen, an den schmalen Seitenflachen aneinandergereihten 
Reaktormodulen (1) nach einem der Anspruche 7 bis 10. 

12. Verwendung eines Reaktormoduls nach einem der Anspruche 1 bis 10 oder 
eines Reaktors nach Anspruch 11 zur Durchfuhrung von Oxidationsreaktionen, 
insbesondere zur Herstellung von Phthalsaureanhydiid, Maleinsaureanhydrid, 
Glyoxal, (Meth)acrolein oder (Meth)acrylsaure. 
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Anmeldadatum veroffentUoht worden tst 
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schoHTwn zu lasaen. pder durch die das Verfiffentlichungadatum einer 
andoren im Recherchenberioht genannten Veroffentlichung belegt werden 
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auogefunrt) 
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This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining 
Authority and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



2. This REPORT consists of a total of 



sheets, including this cover sheet. 



This report is also accompanied by AN>JEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have 
Seramended^^^^^^ rectifications made before this Authority 

(see Rule 70.16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 

These annexes consist of a total of 3 sheets. 



This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 



1 


12S1 


II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 





Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or mdustrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement ^ ^ ' ^ 

Certain documents cited ^^^^^ 
Certain defects in the international application 
Certain observations on the international application 
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12 July 2000(12.07.00) 


Date of completion of this report 
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Name and mailing address of the FPEA/EP 
Facsimile No. 
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Form PCT/IPEA/409 (cover sheet) (January 1994) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 

PCT/EP99/09971 



I. Basis of the report 



1 . This report has been drawn on the basis of (Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation 
^ under Article 14 are referred to in this report as "originally ftled " and are not annexed to the report since they do not contain amendments . y. 

I I the international application as originally filed. 

the description, pages jj^^ , as originally filed, 

pages , filed with the demand, 

pages , filed with the letter of 

pages , filed with the lener of 



the claims, 



Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 



1-11 



, as originally filed, 

, as amended under Article 1 9, 

, filed with the demand, 

, filed with the letter of 

, filed with the letter of 



24 October 2000 (24.10.2000) 



the drawings. 



sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 



1/6-6/6 



, as originally filed, 
, filed with the demand, 
, filed with the letter of 
, filed with the letter of 



2. The amendments have resulted in the cancellation of 
I I the description, pages 

□ 

the claims, Nos. 



□ 

the drawings, sheets/fig 



3 rn This report has been established as if (some oO the amendments had not been made, since they have been considered 
— to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 



4. Additional observations, if necessary: 
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INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
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V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



Statement 
Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (lA) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1-11 



1-11 



1-11 



YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



2. Citations and explanations 

1. A catalyst tube reactor module is claimed whose 
tubes are cooled by coolant circulation. It is 
essential that the reactor cross-section is 
rectangular and that on the opposing sides of the 
module areas without catalyst tubes are planned 
which are provided with baffle plates. 



The claimed device allows very homogenous flow 
management of the coolant, thereby achieving a high 
level of reactor conductive equilibrium. 



2. US-A-2 120 538 (hereinafter referred to as Dl) is 
the only prior art document with a rectangular 
reactor cross-section. However, Dl does not disclose 
the spaces without catalyst tubes parallel to the 
reactor side surfaces and the guide plates arranged 
therein. Moreover, Dl does not show any 
recirculation of the heat exchange medium either. 



3- Consequently, it was not obvious to an appropriate 
person skilled in the art to use a reactor with a 
rectangular cross-section in conjunction with the 
other structural features defined in Claim 1 to 
solve the problem of achieving a particularly high 
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International application No. 
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level of reactor conductive equilibrium for a 
reactor with a large number of tubes. 

Consequently, in addition to novelty the application 
can be said to involve inventive activity. 
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VIII. Certain observations on the international application 



The following observations on the clarity of the claims, description, and drawings or on the question whether the claims are fully 
supported by the description, are made: 

1. The description was not brought in line with the 
amended wording of Claim 1 . 
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V^RTR AOBER DSE INTERNATIONALE zAKmMENARBEIT 

^AUF DEM GEBIET DES PATENTWfeSENS 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowie Regein 43 und 44 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwatts 

NAE19980463P 


WFITFRFS siehe Mitteilung uber die Ubernnittlung des Internationalen 

Recherchenberichts (Formblatt PCT/ISA/220) sowie, soweit 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 99/09971 


Internationales Anmeldedatum 
(T ag/Monat/Jahr) 

15/12/1999 


(Fruhestes) Prioritatsdatum (Tag/Monat/Jahr) 

15/12/1998 


Anmelder 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al 



Dieser internationale Recherchenbericht wurde von der Internationalen Recherchenbehorde erstellt und wird dem Anmelder gemafi 
Artikel 18 ubermittelt. Eine Kopie wird dem Internationalen Buro ubermittelt. 

Dieser internationale Recherchenbericht umfaBt insgesamt _2 Blatter. 

[X| Daruber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



1 . Grundlage des Berlchts 

a. Hinsichtlich der Sprache ist die internationale Recherche auf der Grundlage der internationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

[ I Die internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behorde eingereichten OlJersetzung der internationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotide und/oder Amlnosaure$equenz ist die internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 
I I in der internationalen Anmeldung in Schriflicher Form enthalten ist. 

zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist 

bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfaBten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 



2 dl Bestlmmte Anspruche haben sich als nIcht recherchlerbar erwiesen (siehe Feld I). 

3. Q Mangelnde EInhettllchkett der Erflndung (siehe Feld II), 

4. Hinsichtlich der Bezelchnung der Erflndung 

PC] wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
I I wurde der Wortlaut von der Behorde wie folgt festgesetzt: 



5. Hinsichtlich der Zusammenfassung 

rvTl wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behorde festgesetzt. Der 
I I Anmelder kann der Behorde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses internationalen 

Recherchenberichts eine Stellungnahme vorlegen. 

6. Folgende Abbildung der Zeichnungen ist mrt der Zusammenfassung zu veroffentlichen: Abb. Nr. 



[X| wie vom Anmelder vorgeschlagen |^ keine der Abb. 

I I well der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat. 
I [ well diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet. 
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VERTRAG UBeR)IE INTERNATIONALE ZUsMl\/IENARBEIT AUF DEM 

GEBIET DES PATENTWESENS 

PCT 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders oder An waits 
NAE19980463P 


siehe MIttellung uber die Ubersendung des intemationalen 
WEITERES VORGEHEN vorlaufigen Prufungsbericht (Fomnblatt PCT/IPEA/416) 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP99/09971 


Internationales Anmeldedatum(T ag/Monat/Jahr) 
15/12/1999 


Prioritatsdatum fT ag/Monat/T ag) 
15/12/1 998 



Internationale Patentklassification (IRK) oder nationale Klassifikation und IPK 
B01J8/06 



Anmelder 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al 



1 . Dieser internationale vorlaufige Prufungsbericht wurde von der mit der Internationale vorlaufigen Prufung beauftragte 
Beliorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 ubernnittelt. 



Dieser BERICHT umfaBt insgesannt 4 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 

S AuBerdenn liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich um Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Aniagen umfassen insgesamt 3 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 



II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 





Grundlage des Berichts 
Prioritat 

Keine Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 
Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 

Begriindete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtllch der Neuheit, der erfinderische Tatigkeit und der 
gewerbliche Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

Bestimmte Mangel der intemationalen Anmeldung 

Bestimmte Bemerkungen zur intemationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 



12/07/2000 



Datum der Fertlgstellung dieses Berichts 
05.12.2000 



Name und Postanschrift der mit der intemationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 
Europaisches Patentamt 

D-80298 Munchen 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: +49 89 2399 - 4465 



Bevollmachtigter Bediensteter 
Buesing, G 

Tel. Nr. +49 89 2399 8356 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Deckblatt) (Januar 1994) 




INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/09971 



I. Grundlage des Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage {Ersatzblatten die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikel 14 hin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts ais "ursprunglich eingereicht" and sind ilim 
nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enttialter).): 
Beschreibung, Seiten: 

1-8 ursprungllche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1-11 eingegangen am 25/10/2000 mit Schreiben vom 24/10/2000 

Zeichnungen, Blatter: 

1/6-6/6 ursprungliche Fassung 



2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung Oder wurden in dieser eingereicht, sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen Behorde in der Sprache: , zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache eingereicht; 
dabei handelt es sich urn 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ die Veroffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen vorlaufigen Prufung eingereicht worden 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die 
internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, dass das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht. wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, dass die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Felder l-Vlll, Blatt 1 ) (Januar 1 994) 




INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/09971 



□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

5. □ Dieser Bericht ist ohne Beriicksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingerelchten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatten die solche Anderungen enthalten, ist unter Punkt 1 hinzuweisen;sie sind diesem Bericht 
beizufugen). 

6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V, Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1-11 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1-11 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-11 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 

Vlll. Bestimmte Bemerkungen zur Internationalen Anmeldung 

Zur Klarheit der Patentanspruche, der Beschreibung und der Zeichnungen Oder zu der Frage, ob die Anspruche 
in vollem Umfang durch die Beschreibung gestutzt werden, ist folgendes zu bemerken: 
siehe Beiblatt 



Formblatl PCT/IPEA/409 (Felder l-Vllt, Blatt 2) (Januar 1994) 




INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/09971 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Abschnitt V: 

1 . Beansprucht wird ein Kontaktrohr-Reaktormodul, dessen Rohre durch einen 
Kuhlmittel-Kreislauf gekuhit werden. Dabei ist es wesentlich, dass der 
Reaktorquerschnitt rechteckig ist und dass an gegenuberliegenden Seiten des 
Moduls kontaktrohrfreie Bereiche vorgesehen sind, die mit Umlenkplatten 
versehen sind. 

Die beanspruchte Vorrichtung ernnoglicht eine sehr gleichmaBige 
Stromungsfiihrung des Kuhlnnitteis, wodurch eine hohe Reaktor-lsothermie 
erreiclit wird. 

2. Die US-A-2 120 538 (nachfolgend D1 genannt) ist das einzige aus dem 
aufgezeigten Stand der Technik bekannte Dokument mit einem recliteckigen 
Reaktorquerschnitt. Aus D1 sind aber weder die kontaktrohrfreien Raume parallel 
zu den Reaktorseitenflachen bekannt noch die darin angeordneten Umlenkbleche 
bekannt. Daruber hinaus wird in D1 auch keine Kreislauffuhrung des 
Warmetauschmediums gezeigt. 

3. Es war somit fur den einschlagigen Fachmann nicht nahegelegt, einen Reaktor 
mit einem rechteckigen Querschnitt in Verbindung mit den ubrigen im Anspruch 1 
definierten konstruktiven Merkmalen zu verwenden, um die Aufgabe zu losen, bei 
einem Reaktor mit einer Vielzahl von Rohren eine besonders hohe Reaktor- 
lsothermie zu erreichen. 

Damit kann neben der Neuheit auch eine erfinderische Tatigkeit anerkannt 
werden. 

Abschnitt VIII: 

1 . Die Beschreibung wurde noch nicht an den geanderten Wortlaut des Anspruchs 1 
angepaBt. 



Formblatt PCT/Beiblatt/409 (Blatt 1) (EPA-Aprit 1997) 



- 11 - 



Patentanspriiche 

Reaktormodul (1) aufweisend einen rechteckigen Querschnitt mit einem 
Kontaktrohrbundel (2) von 10.000 bis 40,000 Kontaktrohren, durch dessen die 
Kontaktrohre umgebenden Raum ein Warmetauschrnittelkreislatif geleitet wird mit Zu- 
bzw. Abfuhrleitungen (3, 4) an beiden Enden des Reaktonnoduls mit ManteloflBiungen 
(5,6) fur die Zu- bzw. Abfiihrung eines Wamietauschmittels im Querstrom zu den 
Kontaktrohren mittels einer oder mehrerer Pimipen (P), gegebenenfalls unter 
Uberleitung des Wamietauschmittels oder eines Teilstroms des Warmetauschmittels 
uber einen oder mehrere auBenliegende Warmetauscher (W) wobei das 
Warmetauschmittel der unteren Leitung (3) zugefiihrt und uber die obere Leitung (4) zur 
(zu den) Pumpe(n) (?) zuruckgefuhrt wird sowie mit im Reaktorraum an zwei 
gegenuberliegenden, zu den Kontaktrohren parallelen Reaktorseitenflachen 
angeordneten kontaktrohrfreien Raumen (7,8), die sich bevorzugt uber die gesamte 
Reaktorhohe erstrecken, mit einer oder mehreren Umlenkplatten (9), die in den Raumen 
(7,8) altemierend Durchtrittsquerschnitte freilassen. 

Reaktoraiodul nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die kontaktrohrfreien 
Raume (7, 8) an den beiden breiten Reaktorseitenflachen angeordnet sind. 

Reaktormodul (1) nach einem der Anspriiche 1 oder 2, gekennzeichnet durch ein 
Verhaltnis von Lange zu Breite von 1:1 bis 10:1, bevorzugt von 3:1 bis 6:1, besonders 
bevorzugt von 5:1. 

Reaktomiodul (1) nach einem der Anspriiche 2 oder 3, gekennzeichnet durch eine 
ungerade Anzahl von Umlenkplatten (9), bevorzugt 1, 3 oder 5 Umlenkplatten (9). 

Reaktomiodul (1) nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, daU die Pumpe(n) sowie 
gegebenenfalls der (die) auBenliegende(n) Warmetauscher auf derselben, bevorzugt 
breiten, Seite des Reaktonnoduls (1) angeordnet sind. 
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10 



15 



6. " Reaktormodul (1) nach einem der Ansprttche 2 bis 5, gekennzeichnet diirch einen oder 

mehrere Bypasse mit festen (11) oder regelbaren (10) DurchtrittsofBiungen, durch die 
Umlenkplatten (9), in deren rohrfreien Bereichen. 

7. Reaktormodul (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB in 
den Zu- und Abfuhrleitungen (3, 4) Zwischenwande (12) vorgesehen sind, die in der 
Zufuhrleitung (3) jeweils eine untere auBeie Vorkammer (13) und eine untere innere 
Vorkammer (14) sowie in der Abfthrleitung (4) eine obere auBere Vorkammer (15) und 
eine obere innere Vorkammer (16) ausbilden, und dafi das Warmetauschmittel der 
unteren Sufieren Vorkammer (13), iiber emen Bereich zwischen Zuleitung (3) und 
Abfiihrleitung (4) der oberen inneren Vorkammer (16), uber deren Mantelofiftiung (6) 
dem die Kontaktrohre (2) umgebenden Reaktonaum, anschUeflend fiber die 
Manteloffiiung (5) der unteren inneren Vorkammer (14), fiber den Bereich zwischen Zu- 
und Abfiihrleitung (3, 4) der oberen auBeren Vorkammer (15) und schliefilich fiber die 
Abfiihrleitung (4) zur (zu den) Pvimpe(n) zuruckgefuhrt wird. 



8. Reaktonnodul (1) nach Anspruch 7, gekennzeichnet durch eine an der dem 
kontaktrohrfi-eien Raum (8) zugeordneten breiten Reaktorseite anUegenden 

20 Auflenkammer (17) mit Ofl&iungen (18, 19) zu dem das Kontaktrohrbundel (2) 

umgebenden Reaktorraum sowie mit festen oder regelbaren Durchtrittsofi&iungen (20) 
fiir das Warmetauschmittel in der AuBenkammer (17). 

9. Reaktormodul (1) nach einem der Ansprttche 1 bis 8, dadurch gekemizeichnet, dafl die 
25 Kontaktrohre des Kontaktrohrbundels (2) in gegeneinander versetzten Reihen 

angeordnet sind, wobei das Verhaltnis des Rohrabstands Sq quer zur Anstromrichtung 
durch das Waimetauschmittel zum Rohrabstand Si iSngs zur Anstromrichtung durch das 
Warmetauschmittel vorzugsweise groBer oder gleich als 2 • V3 , besonders bevorzugt 
gleich 2 • V3 ist. 



30 



10. Reaktor, aufgebaut aus zwei oder mehreren, in Richtung der Kontaktrohrlangsachsen, an 
den schmalen Seitenflachen aneinandergereihten Reaktormodulen (1) nach einem der 
Anspriiche 7 bis 9. 



GEAENDERTES BLATT 




ll. Verwendung eines Reaktonnoduls nach einem der Anspriiche 1 bis 9 oder eines 
Reaktors nach Anspruch 10 zur Durchfiihrung von Oxidationsreaktionen, insbesondere 
zur Herstellung von Phthalsaureanhydrid, Maleinsaureanhydrid, Glyoxal, (Meth)acrolem 
5 Oder (Meth)acrylsaure. 



J 
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